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1. 緒言 
2006 年に秋光等によって，アーク溶融法で合成され
た金属間化合物M7Re13X(M = Mo or W，X = B or C)が超
伝導転移温度TC = 7 K~8 K の超伝導体であることが
報告された 1, 2)。本系は興味深い物質であるが，アーク
溶融法以外の手法によって合成された例は報告されて
いなかった。そこで，我々はこれまでに Mo7Re13C の
より簡便な固相反応法による合成を試みてきた。その
結果，遊星ボールミルによる粉砕混合法で原料粉を準
備すれば，Mo7Re13C がほぼ単一相で合成できる事を
見出した 3)。 
Mo
-
Re
-
C系では(Mo / Re)比が超伝導特性に影響を与
えると予想される。そこで本研究では，組成制御に有
利な固相反応法を用いて，MoとReの比率を変化させ
たMoxRe20-xC (x = 6.0, 6.5, 7.0,7.5, 8.0)を合成し，結晶構
造及び超伝導特性の組成依存性を明らかにすることを
試みた。また，超伝導体 MoC に不純物 Cr，Fe，Mn
を添加すると超伝導特性が消失するという報告がある
4)。一方で，Mo7Re13C系に対する不純物添加による超
伝導特性への影響は報告されていない。そこで，
Mo7Re13C に意図的に Fe を添加した Mo7Re13FexC(x = 
0.3, 0.5, 0.7, 0.9)及びMnを添加したMo7Re13MnxC(x = 
0.3, 0.5, 1.0, 1.5)を合成し超伝導特性と不純物の相関を
明らかにすることも試みた。 
 
2. 実験方法 
 目的の金属組成比でMo，Re，C粉末原料を秤量し，
WC 製のポットを用いて遊星ボールミルで 96 時間
混合粉砕を行った。得られた混合粉末をペレット化
し，アルミナるつぼ内に詰めた炭素粉末に埋め，カ
ーボン炉にてAr 雰囲気中，1745 ℃，2 時間の条件
で熱処理し，試料を合成した。得られた試料のXRD 
パターンを測定し，Rietveld 構造解析を行ない格子定
数と組成を決定した。また，試料の磁化率の温度変
化をSQUID を用いて磁場 10 Oe，2~300 Kの温度範
囲で測定し，超伝導特性の評価を行った。Fe 及び
Mn を添加した試料に関しても同様の手順で実験を
行った。 
 
3. 結果及び考察 
3.1. (Mo/Re)比と格子定数及び超伝導転移温度の関係 
粉末 X 線回折実験より，MoxRe20-xC (x = 6.0, 6.5, 
7.0,7.5, 8.0)の組成において，目的の試料相を確認した。
相同定を行った結果，Mo6Re14C，Mo6.5Re13.5C では
MoRe合金が，Mo8Re12C，Mo7.5Re12.5CではMo2C及
びγMoCのピークが不純物相として含まれているこ
とがわかった。 
Rietveld構造解析を行い，MoとReの組成比を見積
もった。その結果をFig.1に示す。 
 
Moのモル比が増えるほど，格子定数aが増大し，ベ
Fig. 1 Composition dependence of the lattice 
constant a for x in MoxRe20-xC. 
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ガード則に則った変化が見られた。 
磁化率の温度変化から，MoxRe20-xCの超伝導転移温
度 Tcを見積もった。各試料の磁場中冷却(FC)におけ
る Tcと Rietveld構造解析から見積もった a軸長の関
係をFig.2に示す。 
 
Tc と格子定数の間には格子定数が大きくなると転移
温度も高くなる傾向が見られた。しかし，そのTCの
変動幅は僅かに0.44 Kであった。 
 
3.2. 不純物添加効果の検証 
粉末X線回折実験より，Mo7Re13FexC (x = 0.3, 0.5, 
0.7, 0.9)及びMo7Re13MnxC (x = 0.3, 0.5, 1.0, 1.5)の組成
において目的の試料相を確認した。 
さらにRietveld解析を行い，格子定数を見積もった。
その結果，Fig. 3 に示すようにMo7Re13FexC では Fe
の添加量が増加すると格子定数 a は減少し，
Mo7Re13MnxC では Mn の添加量を増加させても格子
定数aはほとんど変化しなかった。 
 
原子半径の小さなFeを添加した試料では格子定数
a が減少したことから Fe は固溶した。一方，Mn を
添加した試料では格子定数 a にほとんど変化がなか
ったことから Mn はほぼ固溶していないと考えられ
る。また，Table1 に示すように蛍光 X 線分析では
Mo7Re13Mn1.5C以外の試料ではMnが検出されず，検
出された試料においても仕込み量と比較して極少量
しか検出されなかった。 
 
 磁化率の温度変化から，Mo7Re13FexC 及び
Mo7Re13MnxCの超伝導転移温度 Tcを見積もった。各
試料の磁場中冷却(FC)における Tcと不純物添加量の
関係をFig.4に示す。 
Fe を添加した試料，Mn を添加した試料共に添加
量が多くなると転移温度は低くなる傾向が見られた。
この結果から，固溶した不純物に加え，添加物由来
の不純物相の存在も転移温度に影響を与えていると
推察される。 
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Fig.2 The superconducting transition temperature (TC) 
on FC process versus the lattice constant a. 
Fig. 3 Additive content dependence of the lattice 
constant  a. 
Table 1 Mnを添加した試料の蛍光X線分析結果 
Fig.4 The superconducting transition temperature (TC) 
on FC process versus additive content. 
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